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OZET

Bu tez calismasinda, literatiirde sirali kaplama olarak anilan bir ydntem
kullanilarak CHsNH3Pbls perovskit filmi elde edildi. Uretilen CHsNH3Pbls filmlerinin
karakterizasyonu igin kalinlik Olglimlerinde profilometre cihazi, puruzlaluk
Ol¢timlerinde ise Atomik Kuvvet mikroskobu (AFM) kullanildi. Tanecik boyutu ve
sinir1 incelemeleri i¢in Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) goriintiileri alind.
Absorbans o6lgiimlerinde spektrofotometre, X ray dagilim oOlciimlerinde ise X-ray
difraktometre sistemi kullanildi. Perovskit filminin absorbans baslangicinin yaklagik
1.6 eV’lik bir bant araligina tekabiil ettigi ve literatiir ile uyumlu oldugu gériildii. ince
film transistor fabrikasyonu igin, dncelikle, ITO kapli cam alttas {izerinde alttan kapili
cihaz geometrisi lizerine ¢aligildi. ITO tabakasi lizerine kapi dielektrigi ve perovskit
tabakas1 donel kaplanarak sekillendirildi. Son olarak termal buharlagtirma metodu ile
Aliiminyum savak kaynak elektrotlar1 olusturuldu. Kap1 elektrotu olarak ise 1TO
tabakas1 kullanildi. Kap1 dielektrigi olarak farkli kalinliklarda SU8 ve spin on glass
gibi malzemeler kullanildi. Bu malzemeler kullanilarak iiretilen cihazlarda kapilama
davranisi gozlemlenemediginden kapi dielektrigi olarak SiOx kullanilmasina karar
verildi. Bunun iizerine Sabanci Universitesi SUNUM Laboratuvarindaki Oxford
PECVD sisteminde silisyum yonga tzerinde 300 nm SiOx film baydtuldd. SiOx film
lizerinde yukarida anlatilan yontemler kullanilarak perovskit filmi kaplandi. Golge
maske metodu ile giimiis savak kaynak elektrotlar1 kaplanarak alttan kapili TFT
cihazlar tamamlandi. Bu cihazlarda her ne kadar kapilama davranis1 belirgin sekilde
gozlemlenmese de kagak akim probleminin biiyilik oranda ¢6ziildiigii goriildii. Bunun
izerine giimis elektrotlar ile perovskit filmi arasina Ceo kaplanarak ohmik kontak
olusturulmaya calisildi. Ceo kullanilarak gergeklestirilen cihazlarda kapilama davranisi

gozlemlenerek p ve n tipi alan etkili mobilite degerleri hesaplandi.

Anahtar Kelimeler: perovskit, ince film transistor, ekran teknolojileri.



SUMMARY

In this thesis, a production method called as sequential coating was performed
in order to obtain CH3NH3Pbls perovskite films. Surface profilometer and atomic force
microscope (AFM) was used for thickness profile and roughness measurements
respectively. Scanning Electron Microscope (SEM) images were obtained for grain
size and boundary inspections. X-ray diffraction and absorbance measurements were
performed by X-ray diffractometer and spectrophotometer systems respectively. The
absorbance on-set of the perovskite film corresponded to a bandgap of 1.6 eV and was
consistent with the literature. Fistly, bottom-gate device geometry on an ITO coated
glass substrate was investigated. Gate dielectric and perovskite layers were formed by
spin coating onto the ITO layer. Finally, aluminum source drain electrodes were
formed by thermal evaporation. ITO layer was used as the gate electrode. SU8 and
spin on glass in various thicknesses were used as gate dielectric. No gating behavior
was observed in these devices therefore, 300 nm thick SiOx film was deposited on a
silicon wafer in the Oxford PECVD system at Sabanci University SUNUM
Laboratory. Perovskite film was coated on the SiOx film using the methods described
above. Bottom-gate TFT devices were completed by deposition of silver source-drain
electrodes via shadow mask method. Although gating behavior wasn’t observed
clearly in these devices, the leakage current problem was resolved in great extent. Ceo
was coated between silver electrodes and perovskite film to form ohmic contacts.
Gating behavior was observed in devices employing Ceo, and corresponding p and n

type field-effect mobility values were calculated.

Key Words: perovskite, thin film transistors, display technology.
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1. GIRIS

Perovskit tabanli ambipolar TFT’lerin genis alanli esnek CMOS devre
uygulamalarinda kullanilmast miimkiindiir. Bu tip devrelerin kullanim alanlar ise
ekran teknolojileri, muharebe sistemleri ve biyo-uyumlu tan1 sistemleri gibi genis bir

uygulama yelpazesini icermektedir.
1.1. Bilgi ve iletisim Teknolojileri

Genis alanli esnek devrelerin en onemli uygulama alanlarindan biri ekran
teknolojileridir. Ekran teknolojilerinde ekseriyetle kullanilan a-Si, poli-Si ve metal-
oksit malzemeler vakum sistemi gerektirdiginden ekran boyutunun artmasi ile maliyet
dogru orantili olarak artmaktadir. R2R prosesler ile uyumlu ve yiiksek performansh
TFT’ler, genis alanli esnek ekran iiretiminde maliyeti biiyilk oranda diisiirme

potansiyeline sahiptir.
1.2. Savunma

Esnek devrelerin en énemli uygulama alanlarindan biri giyilebilir elektronigin
savunma sanayiine uygulanmasidir. Piyadenin agir ekipmani, iiniformaya entegre
edilmis giyilebilen hafif sistemler ile degistirilerek piyadenin hareket kabiliyeti
arttirtlabilir. Giyilebilir elektronik malzemeler arasinda haberlesme ekipmanlari,
piyadenin hayati fonksiyonlarimi takip eden sensorler, giines paneli ve batarya

sistemleri sayilabilir.
1.3. Saghk

Erken midahale, kalp krizi ve fel¢ gibi durumlarin viicuda birakacagi kalici
hasarlar1 6nlemekte en 6nemli yoldur. Deri altina monte edilebilen biyo-uyumlu esnek
devreler ile viicut fonksiyonlarini (kalp aritmisi, vs.) an be an kontrol edip acil
durumlarda en yakin saglik merkezine uyar1 gondermek miimkiindiir. Bu durum

ozellikle yalniz yasayan yaslh ve riskli hastalar i¢in daha biiylik nem arz etmektedir.

1



Benzer teknolojiler ayn1 zamanda yapay duyu organi ve yapay protez teknolojilerinde
de kullanilmaktadir.



2. YARIILETKENLER

2.1. Giris

Alan etkili organik transistérler (OFET) iizerine son 25 yildir yapilan
arastirmalar, kiiciik molekiil ve konjiige polimer fizigi hakkindaki temel bilgilerimizin
hizl1 bir sekilde artmasina sebep olmustur. Bu bilgi birikimi sonucu gelistirilen organik
yar1 iletken malzemeler; organik giines pilleri (OPV) ve 151k yayan organik diyotlarin
(OLED) iyilestirilmesine de olanak saglamistir. Alan etkili mobilite degerleri 25 yil
icerisinde 1072 cm?V~1s7! gibi basit degerlerden 1-10 cm?V1s™ araligindaki degerlere

yukselerek a-Si TFT lerin seviyesini yakalamistir.

Sekil 2.1: a) 1.2 milyon OFET ile siiriilen elektroforetik miirekkep tabanli
esnek ekran, b) 3381 OFET ten olusan 8-bitlik esnek mikro kontrolcil entegre.

Malzeme performansindaki gelismeler, Sekil 2.1’de gorilen elektroforetik
miirekkep tabanl yiiksek ¢oziintirliiklii esnek ekranlar ve 8-bitlik entegre devreler gibi

etkileyici uygulamalara olanak saglamistir [1]. Aym1 donemde endiistriyel iiretim

3



teknolojilerinde de 6nemli gelismeler yasanmistir. Plastic Logic gibi sirketler OFET
teknolojisini ilerleterek LCD endustrisinin a-Si teknolojisinde yakaladigi yiiksek
performans, kararlilik ve verim degerlerinin OFET teknolojisinde de endiistriyel
seviyede yakalanabilecegini gostermistir. OFET tabanli esnek ekranlar yavas yavas
pazardaki yerini almaya baglamistir. Halihazirdaki performansi ile OFET teknolojisi
e-gazete, basit devreler, kimyasal ve biyolojik sensorler gibi pek ¢ok alanda
uygulanabilirligini ispatlamistir [1], [2]. Malzeme ve Uretim teknolojilerindeki
gelismeler sonucunda OFET teknolojisinin daha yiiksek performans gerektiren
alanlara da uygulanabilirligi sorusu merak konusudur. Bu tip uygulama alanlarinin en
onemlilerinden birisi video goriintiileme hizinda ¢alisabilen tam-renkli esnek OLED
ekranlardir. OLED ekranlar akilli telefon ve diger kiigiik ekran uygulamalarinda LCD
teknolojisinin yerini almaktadir. Yakinda tablet ve televizyon gibi orta ve biiylik ekran
pazarini da domine etmesi beklenmektedir. OLED ekranlarin arka panelinde yer alan
strlcl devrelerdeki performans isterleri a-Si TFT ler i¢in ¢ok yiiksek oldugundan bu
alanda genellikle poli-Si TFT’ler kullanilmaktadir. Poli-Si TFT’lerde homojenlik
problemi oldugundan son yillarda oksit TFT’lere olan ilgi artmistir ve yakinda bu
teknolojinin de ticarilesmesi beklenmektedir [3]. Her iki teknolojide de alan etkili
mobilite degerleri 50 cm?V*s'’den daha blyuktir. Pek cok ekran dreticisi hafif,
darbeye dayanikli ve gesitli yiizeylere uygulanabilir olmasi nedeniyle yakin gelecekte
esnek ekran iiretimine ge¢meyi amaclamaktadir. OLED ve OFET in malzeme
uyumlulugundan dolayr OFET teknolojisi OLED ekranlarin arka paneli i¢in prensipte
en ideal teknolojidir. Inorganik malzemelere oranla mekanik agidan ¢ok daha
dayanikli olmasi sebebiyle 100 um civarinda egrilik yarigapina sahip yiizeylere bile
uygulanabilmektedir [4]. OFET tarafindan siiriillen OLED prototipleri pek ¢ok grup
tarafindan gosterilmistir fakat yine de poli-Si ve oksit teknolojilerinde yakalanmis olan
performans, kararlilik ve cihaz omrii gibi degerlerin OFET teknolojisi tarafindan

karsilanabilecegine siiphe ile bakilmaktadir [5]-[7].



2.2. Perovskit

Sekil 2.2: Organik- inorganik hibrit perovskit yapisi. Oktahedronun merkezinde sar1
renkle gosterilem metal kayon, kdselerde ise pembe renk ile gosterilen halojen anyon
bulunmaktadir. Organik katyon ise 8 adet oktahedron ile cevrilidir.

Hibrit perovskit teknolojisi organik malzemelerin diisiik sicaklikli ve disiik
maliyetli proses metodu ile inorganik malzemelerin performans o6zelliklerini
birlestirdiginden ekran teknolojisi adina yeni bir potansiyel olusturabilir. Perovskit
malzemeler genel olarak ABX3 yapisinda olup Sekil 2.2°de goriildiigii tizere B katyonu
BXs oktahedronunun merkezinde, X anyonlari ise koselerinde yer alir [8]. A katyonu
ise 8 adet bu tip oktahedron ile cevrilidir. Perovskit ailesinin en yeni yesi olan
organik-inorganik hibrit perovskitler, organik ve inorganik malzemelerin ¢esitli
avantajlarin1 birlestirdiklerinden ilgi odag: haline gelmislerdir [9], [10]. Ozellikle
A’nin organik katyon, X’in ise halojen oldugu kursun igeren perovskitler (A*PbX3)
potansiyel cevresel zararlarina ragmen yogun bir sekilde calisiimaktadir. Ornegin
hibrit perovskit tabanli fotovoltaik gilines hiicrelerinin verimi (PCE) giiniimiizde
%20’yi agmis bulunmaktadir [11]. Yine benzer malzemenin kullanildigi 151k yayan

diyotlarin performansi ticari tiriinlerle boy dl¢iisebilmektedir [12].
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Sekil 2.3: Perovskit gilines pillerinin yillara gore artan verimliligi.

Sekil 2.3’te gorildigi tizere perovskit giines pillerinin verimliligi %3.8’den
%19.3’e kadar ¢ikmustir [13]. Bu da malzeme performansinin arttirilabilecegi yoniinde
umut vaat etmektedir. Su anki kullanim oranina bakilarak dinyadaki fosil enerji
kaynaklarinin yaklasik 50 yil igerisinde ¢ok biiyiik oranda azalacagi 6ngorilmektedir.
Bu sebeplerden dolay: giines pillerinin ince film yapilarinda kullanilan perovskit gibi
malzemelerin bu derece performans saglamasi bilim insanlarin1 heyecanlandirmis ve
bu gibi konular iizerinde ¢aligma egilimini arttirmistir.

Metil amonyum (A*=CH3NHs3") tabanli hibrit perovskitler daha ¢ok calisilmakla
birlikte etil amonyum CH3CH2NHs" ve formamidinyum NH>CH=NH>" gibi diger
organik katyonlar da aragtirilmaktadir [ 14], [15]. Anyon ¢esidinin (X =1, Br, Cl) kristal
kalitesi, bant araligi, fotovoltaik verim ve eksiton baglanma enerjisi gibi pek cok

fiziksel parametreyi etkiledigi gézlemlenmistir [16]-[19].




3. ORGANIK ALAN ETKILI TRANSISTORLER

3.1. Giris

3.1.1. Organik Alan Etkili Transistorlerin Tarihgesi

Organik yar iletkenleri kullanan ilk metal-oksit-yariiletken kapasitor Ebisawa,
Kurokawa ve Nara tarafindan 1982'de NTT'de gosterilmistir. Cihaz, poli-siloksan kap1
dielektrigi tizerinde yariiletken olarak poli-asetilen kullanilarak tiretilmis ve kaynak-
savak elektrotlar1 igin altin kapi elektrotu igin ise aliminyum kullanilmistir. Bir
sonraki Onemli kilometre tasi, 1986 yilinda Mitsubishi Chemical’da Tsumura,
Koezuka ve Ando tarafindan polimerize edilen polietilen ile kaydadeger bir akim
kazancina sahip ilk organik alan etkili transistoriin (OFET) gelistirilmesidir. 1986'da
Tang tarafindan organik heteroeklemli giines pilinin (OPV) ve 1987'de Tang ve Van
Slyke tarafindan organik 151k yayan diyotun bulunmasinin ardindan, organik yari
iletkenlere olan ilgi buylk oranda artmaya baslamistir. 1988’de Jen ve ¢alisma
arkadaglan tarafindan gelistirilen, ¢6zUnir bir politiyofen tiirevi, Assadi ve galisma
arkadaslar tarafindan OFET'lere uygulanmistir. Matbaa Slgeginde yazdirilabilecek
cozeltiden islenebilir yariiletken sistemlerin imkan dahiline girmesi akademik

dunyada heyecan uyandirmustir.

3.1.2. OFET’in Avantajlan

OFET'in en Onemli avantajlart arasinda, esnek yiizeylere uyumluluk, disik
islem sicakligi, digiik maliyet, yiiksek hizli imalat ve ayarlanabilir elektronik
Ozellikler siralanabilir. Bu 6zellikler, diisiik gii¢ tiiketimli esnek ekranlar, diisiik
maliyetli radyo frekans tanimlama (RFID) etiketleri, basilabilir sensérler gibi bircok
yeni nesil elektronik {iriin uygulamasi i¢in temel olusturmaktadir. Halen p-kanal (hol-
transfer) materyalleri organik yariiletkenler sinifinda onciidiir. Buna karsin, yiksek
performansli n-kanal (elektron-transfer) yariiletkenler nispeten nadir bulunur fakat

OFET gibi plastik elektronik cihazlarin gelistirilmesinde biiylik 6nem tagimaktadir.



3.1.3. OFET’in Genel Yapisi

e_

YARI ILETKEN

Sekil 3.1: Ustten kapil1 OFET konfigiirasyonu.

Geleneksel OFET'de, yiik tastyicilart kanaldaki dielektrik yiizeyine paralel
olarak ilerlemektedir. Kaynak ve savak elektrotlari kanala erisim saglar ve tim
besleme durumlarinda kanala yiik enjekte edecek sekilde tasarlanmiglardir. Cihazda
iletkenligin ayarlanabildigi kisim kanal, yani kaynak ve savak arasinda kalan araliktir.
Kanalin iletkenliginin ayarlanabilmesi cihazin anahtarlama Gzeligi gostermesini
saglar. Kapi, kap1 dielektrigi vasitasiyla kanaldan ayrilir ve bu {i¢ tabaka beraber bir
kapasitor yapist olustururlar. Kapi dielektrigi, yari iletken iizerinde bir elektrik alan
yaratilmasina ve DC akima ihtiya¢ duymadan tasiyicilarin birikmesi ve tiikenmesine

olanak tanir.



3.1.4. Metal-Yahtkan-Yariiletken Baglanmasi
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Sekil 3.2: Metal-yalitkan-yariiletken birlesmesinde enerji band diagrama.

Bir metal-yalitkan-yar1 iletken ekleminde, sifir besleme varsa, yariiletken ve
metalin Fermi diizeyindeki enerji farkindan dolayi elektronlar yiizeyden diglanir. Bu
yariiletkende bant biikiilmesine yol acar. Bu durumda kaynak ve savak arasinda
tasiyic1 hareketi yoktur. Pozitif yiik uygulandiginda, ara yiiz tizerindeki elektron
birikimi, yar1 iletkenin zit bir sekilde biikiilmesine yol agar ve iletken bandin
yariiletkenin Fermi seviyesine gore daha asagi biikiilmesine neden olur. (Sekil 3.3)

Ardindan ara yiizde oldukga iletken bir kanal olusur.



Fozitit Beslame

Sekil 3.3: Pozitif voltaj uygulanan dielektrik igindeki tuzak yuklerin hareketi.

Kap1 metaline gerilim uygulandiginda, bandin biikiilmesi dielektrik
katmanindaki tuzak yiiklerden dolay:1 aniden baslamaz. Pozitif gerilim, pozitif tuzak
yuklerini ters yonde iterken negatif tuzak yiiklerini kapi metaline dogru ceker.
Dielektrigin farkli taraflarinda pozitif ve negatif tuzak yiiklerinin olusmasi, kapi
beslemesine ters yonde etki eden bir elektrik alan ve gerilime neden olur. Bant egilmesi
ancak, uygulanan kap1 voltajinin, tuzaklar tarafindan olusturulan gerilimi
yenmesinden sonra baglar. Belirli bir noktada bant diizlesir ve zit yonde biikiilmeye
baslar, bu da yiizey lizerinde negatif yiiklerin birikmesine ve dolayisiyla kanal
olusumuna neden olur. Tuzak yiikler tarafindan yaratilan gerilimin Ustesinden gelme

ve bandi diiz hale getirmek icin gereken toplam voltaja esik voltaj denir, VEsik.
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3.1.5. OFET Operasyonu

The dran voltage
15 cancelling the
gate field at this end

. .
0\ H\ o\

Cut-off Linear region Saturation region

Sekil 3.4: n-kanal tipi OFET cihazi i¢in operasyon bolgeleri.

Ug tip OFET operasyon modeli vardir. Bunlar, cut-off, lineer bélge, doyum
bolgesi’dir. Temel kap1 kapasitor yapisi Sekil 3.4°te verilmistir [20]. OFET ler,
baglantilarinin kanala elektriksel erisimi iyi olacak sekilde tasarlanir. Kanal, kapi
kapasitori tarafindan tlketildiginde (Vkk < VEsix) kanalda daha az hareketli yik ve
daha az akim vardir. Kanal biriktiginde (Vkk > VEsik), daha fazla yik ve iletkenlik
vardir. Kapi-savak voltajinin (Vsk) esik voltajini gegmesi ve kiicik olmasi durumunda
her iki taraf yaklasik ayn1 Q yuki kadar evrilir ve cihaz direng gibi davranir. Blylk
Vsk uygulandiginda, kapi tarafindan uygulanan elektrik alan savak tarafinda kismen
savak tarafinda yok edilir. Savaktaki potansiyel, esik voltajinin altina diistiigiinde Q~0
olur ve akim telafi edebilmek icin yik tasiyict hizi artar. Bu da pinch off’a ve
transistor karakteristiginde gozlemlenen doyuma sebep olur. Tasiyicilarin hepsi
fiziksel olarak kapi dielektrik ara yuzlne ¢ok yakin konumdadir. Sekil 3.4’teki icgen,
tastyict yogunlugunun kanal boyunca sabit olmadigini gostermektedir. Kanal boyunca
akim sabit oldugundan, doyum bdlgesinde kanal boyunca yiik tasiyic1t hizi yanal
elektrik alan homojen degildir.

Vsk << Vkk-VEsik oldugunda, kanal akimi, Isk, Vkk’ye lineer olarak baglidir
(Lineer bolge). Pinch-off'a erigildiginde ise, kanal akimi artik artmaz ve bu nedenle sk

(doygunluk bolgesi) Sekil 3.5'te goriildiigii gibi doyuma ulasir [20].
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Sekil 3.5: Farkli operasyon bolgelerinde Isk 'nin Vsk 'e bagli degisimi.

Isk 'nin farkli operasyon bolgelerinde tliretilmesi asagidaki gibidir:

Isk=0 = Bu, Sekil 3.5’te gorulen cut-off boélgesi icin gecerlidir [20].

Lo = Qrop (3.1)

SK At

L
At =— (3.2)

14
v=ukE (3.3)
_ Vsk (3.4)

E=7
Qrop-1-V. 35
Isk = Qrop/At = Qrop.V/L = Qrop- (U.Vsx /L) /L = % (3:3)
Qrop = Crop-Vkapasitor (3.6)
CTOP = SA/d (37)
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&

Cxapr = d

Crop = Ckapr-W.L (A=W.L)

(Vsavakx + Vkaynax)

Vkapasitor = <VKAP1 - VEsiK - 2

Vkk = Vikarr — Vikarnak
Vsk = Vsavak — Vkaynak

Viapasitor = Vkk + Vkarnak _VESiK

B (Vsk + Viaynak + Viaynax)

2

Bdylece,

. Vsk
Vikapasitor = Vkk _VESiK - T

Dolayisiyla, Qrop Ve Isk ’i tekrar su sekilde yazabiliriz,

Vsk
Qrop = Cxapr-W. L. VKK_VESiK - T

V.
u. CKAPI' W.L. VSK' (VKK_VESU( — %)
I = E

Sonug olarak,

w Vsk
Isg = p. Cxapr- (T) : <VKK_VE$U( - T) Vsk

Bu esitlik lineer bolge i¢in gecerlidir.

(3.8)

(3.9)

(3.10)

(3.11)

(3.12)

(3.13)

(3.14)

(3.15)

(3.16)

(3.17)
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pinch-off * da ise durum;
Vsk = Vg — VEsiK (3.18)
Bu esitlikten dolayr doyumda Isk,

W) (VKK_VESiK)Z (3.19)

scmnan ().
SKHKAPIL >

Eger esitligin her iki tarafindan karekok alirsak, asagidaki esitligi gorebiliriz.

3.20
Lsk B Cxap1- W ( )
(VKK _VESiK) 2L

Bu esitlige gore, VIsavak ~Vkk egimi mobilite ile bagmtilidir. Esik voltaj, doygunluk

transfer egrisinin x eksenini kestigi noktaya bakilarak bulunur [20].

Cutolf Saturation

N \

4 =)

Vg 18 fixed

extrapolated from
the saturation
transfer curve

Sekil 3.6: OFET i¢in transfer egrisi.
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4. ALAN ETKILI TRANSISTORLERDE
PEROVSKIT YAPISI

4.1. Perovskit Uretimi ve Karakterizasyonu

Perovskit film iiretiminde literatiirde sirali kaplama olarak gegen bir metot
kullanildi [21]. Bu yontemde oncelikle alttas iizerine Pbl> filmi kaplanir. Pblz filmi
tizerine MAI soliisyonu donel kaplama metodu ile uygulanir. Donel kaplama esnasinda
MAI, PBI; filmi icine difiiz ederek CH3NH3Pblz olusumunu baslatir. Reaksiyona
girmeyen MAI tavlama ile uzaklastirilarak perovskit film olusumu tamamlanir.

Pbl2 N,N-dimetilformamid (DMF) icinde ¢Ozilerek 250 mg/ml’lik ¢ozelti
hazirlanir. Benzer sekilde MAI isopropil alkol (IPA) icinde ¢ozulerek 10 mg/ml’lik
¢ozelti hazirlanir. Cozeltiler donel 1sitici iizerinde bekletilerek Pblz ve MAI’nin
tamamen ¢oziinmesi saglanir. Pblz soliisyonu cam alttas lizerine 3000 rpm’de 20
saniye donel kaplama ile kaplandiktan sonra isitici iizerinde 70 C°te 5 dakika
bekletilir. MAI ¢ozeltisi Pbl, filmi tizerine damlatildiktan sonra 20 saniye beklenir ve
daha sonra sirayla 2000 rpm ve 5000 rpm’de 20’ser saniye donel kaplamaya tabi
tutulur. Reaksiyona girmeyen MAI’'nin uzaklastirilmasi i¢in filmler 110 Cte 60
dakika tavlamaya tabi tutulur.

Bu yontem ile uretilen Pbl, filmlerinin karakterizasyonu TUBITAK MAM
Malzeme Enstitiisii ve Medeniyet Universitesi Laboratuvarlarinda gerceklestirildi.
Film kalinlig1 6lgtimlerinde Ambios XP-200 profilometre kullanildi. Yiizey profili ve
piiriizliiliik dlgiimlerinde TUBITAK MAM Fotonik Teknolojiler Laboratuvarmdaki
ParkSystems XE-100E model Atomik Kuvvet mikroskobu (AFM) kullanildi. Taramali
Elektron Mikroskobu (SEM) gériintiileri TUBITAK Malzeme Enstitiisii’ndeki JEOL
6510-LV JSM sisteminde gerceklestirildi. UV absorbans ve XRD verileri Medeniyet
Universitesi Fizik Boliimii laboratuvarindaki sistemlerde toplandi. Absorbans
Olcimlerinde Shimadzu UV-2600 UV-Vis spektrofotometre, X-ray dagilim
Ol¢timlerinde ise bakir K-o hedefi iceren Bruker D8 Discover X-ray difraktometre
sistemi kullanildi.

Profilometre ile yapilan 6l¢iimlerde film kalinliginin yaklasik 290 nm oldugu
gortldii. Sirali kaplama yontemi ile elde edilen filmlerin tek ¢ozeltiden kaplama

yontemi ile elde edilen filmlere gére daha piiriizsiiz oldugu ve daha az igne deligi
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icerdigi literatiirde belirtilmektedir. Yapilan AFM o6l¢timlerinde sadece 13.9 nm (rms)
pirtizlillik gozlemlenerek bu goriis dogrulanmistir. SEM goriintiileri incelendiginde
perovskit filminin tanecik boyutunun PDbly filmine gore daha biiyiikk oldugu
goriilmektedir. Ayn1 zamanda perovskit filmindeki igne deligi sayisinin Pbl filmine

nazaran ¢ok daha az oldugu gozlemlenmektedir.

Kalinlik (A°)

5000
4000
3000
2000

1000

0
1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400

-1000

Sekil 4.1: Profilometre ile 6lcilen Perovskit film profili.
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Sekil 4.2: Perovskit filminin AFM goriintiisii ve ylizey piirtizliiliigi histograma.
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Sekil 4.3: a) Pbl> 10000X, b) Perovskit 10000X, c) Pbl> 50000X, d) Perovskit
50000X buyltmede SEM gortntuleri.
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Perovskit filminin optik absorbans datasi Sekil 4.4’te verildi. Absorbans
datasiin literatiirdeki CH3NH3Pbls absorbans datasi ile uyumlu oldugu goriildii [22]-
[23]. Perovskit filminin absorbans baslangicinin yaklasik 1.6 eV’lik bir bant araligina
tekabdl ettigi ve literatiir ile uyumlu oldugu goriildii [21]. Yaklasik olarak 750 nm ve
500 nm’deki absorbans tepelerinin varligi perovskit kristal olusumunu
desteklemektedir. Literatlirdeki Pbl, optik absorbans profili CHsNH3zPbls’den elde
edilen optik absorbans profilinden ¢ok daha farkli oldugundan MALI diflizyonu sonucu
Pbl filminin biylk oranda perovskit doniistiigii iddia edilebilir. Pbl, — CH3NH3sPbls
doniistimiinii daha detayli incelemek i¢in XRD teknigine basvuruldu. Pbl filmi igin
ana kirmim tepesi, literatire benzer bicimde 12.8° derecede ikincil ve tglncil tepeler
ise 25.6° ve 38.8° derecede tespit edildi. CH3NH3sPbls filmi i¢inse kirinim tepeleri
14.3°, 28.6° ve 43.3° derecede goriildii. Bu tepeler sirastyla perovskit kristalinin (110),
(220) ve (330) diizlemlerine karsilik gelmektedir. Fakat perovskit filminde de 12.8°
derecede kicuk bir tepecik gortilmektedir ki bu da perovskit filmi icinde hala Pbl
varligina isaret ctmekte ve Pbl, — CH3NH3Pblz doniisiimiiniin  yiizde yiiz
tamamlanmadigini gostermektedir. Bu doniisiimdeki verimin artirilmasi i¢in 2 asamali
perovskit {iretim teknigimizdeki parametrelerin daha da optimize edilmesi

gerekmektedir.
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Sekil 4.4: Perovskit filminin optik absorbans grafigi.
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Sekil 4.5: Pbl ve perovskit filmlerinin XRD grafigi.
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4.2. Ince Film Transistor Fabrikasyonu ve Ol¢iimleri

Oncelikle ITO kapli cam alttas iizerinde alttan kapili cihaz geometrisi iizerine
caligildi. ITO tabakasi Sekil 4.6.a)’da goriildiigii tizere segici olarak asindirilarak savak
kaynak kap1 bolgeleri birbirinden izole edildi. Asindirma esnasinda Cinko katalist ve
%20 HCI ¢ozeltisi kullanildi. ITO tabakasi iizerine kapi dielektrigi ve perovskit
tabakas1 donel kaplanarak Sekil 4.6.b)’deki gibi sekillendirildi. Son olarak termal
buharlastirma metodu ile Aliminyum savak kaynak elektrotlari olusturuldu. Bu
asamada TUBITAK MAM Malzeme Enstitiisii biinyesinde bulunan MBraun eldivenli
kutu sistemine entegre bir termal buharlagtirma sisteminden faydalanildi. Kapi

elektrotu olarak ise ITO tabakasi kullanildi.

Al Al
K S Dielektri
+
Perovskit Al &l
[

2) Kap! b) )

Sekil 4.6: ITO kapli cam {izerinde alttan kapili ince film transistor iiretim
asamalari, a) ITO asindirma, b) Perovskit ve dielektrik katmanlarinin kaplanmasi,
c) Al savak kaynak elektrotlarinin kaplanmasi.

Sekil 4.7: Ince film transistdr iiretimi ve karakterizasyonunda kullanilan, a) Mbraun
eldivenli kutu sistemi ve, b) Keithley 4200-SCS yariiletken karakterizasyon sistemi.

20




Ik denemelerde dielektrik tabakasi olarak SUS polimeri kullanildi. Fakat

yapilan deneylerde kaynak kapi elektrotu arasindaki kagak akimin ¢ok fazla oldugu

goralda.

6E-06
5E-06
4E-06
3E-06
2E-06
1E-06
0E+00
-1E-06
-2E-06
-3E-06
-4E-06
-5E-06

Akimin Vds'e gore degisimi

—0—Isd —e—Igd Id

Sekil 4.8: ks ve Iks’nin Vkk’ya gore degisimi. Vkapi=Vkaynak=0.

Sekil 4.8’de goriildiigii iizere kaynaktan ¢ikan akimin biiylik cogunlugu kapi

elektrotu tiizerinden akmaktadir. Bunun {izerine kaynak-kapi ve kaynak-savak

elektrotlar1 arasindaki diren¢ dogrudan ol¢iildii.
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Sekil 4.9: Kap1 ve kaynak arasinda Ortalama akimin ortalama Voltaja gore
degisimi.
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Sekil 4.10: Savak ve kaynak arasinda Ortalama akimin ortalama Voltaja gore
degisimi.

Dogrudan direng dl¢imlerinde de savak-kaynak arasindaki direncin kapi-kaynak
arasindaki dirence gore yaklasik 8 kat daha biiylik oldugu goézlemlendi ve ilk
bulgularla uyumlu oldugu goriildii. Bunun {izerine ¢esitli kalinliklardaki farkli kapi

dielektrigi malzemelerinin direncleri 6l¢iildii:

22




e SUB8 2000.5 (500 nm): 2.3x10° Q
e SU8 2005 (5 um): 2.7x10*° Q
e Spin-On-Glass (600 nm): 3.5x10* Q

Spin-On-Glass " SU8’e gore daha camsi 6zellik gostermesi gerektiginden bu
malzeme ile yapilan filmden daha yiiksek bir diren¢ bekleniyordu. Direncin diigiik
¢ikmasinin nedeni olarak proses esnasinda filmde olusan muhtemel ¢atlak ve igne
delikleri gosterilebilir. SU8 2005’in kalinligina gére SU8 2000.5’ten 100 kat daha iyi
performans gostermesi nedeniyle bu film ile cihazlar iiretildi fakat kap1 dielektrigi
kalinliginin ¢ok fazla olmasi nedeniyle kapilama davranis1 gdzlemlenemedi.

Cozeltiden islenebilir yontemlerden beklenen performans alinamadigindan kapi
dielektrigi olarak SiOx kullanilmasina karar verildi. Bunun iizerine Sabanci
Universitesi SUNUM Laboratuvarindaki Oxford PECVD sisteminde silisyum yonga
Uzerinde 300 nm SiOx film buydtldi. SiOx film tizerinde 6nceki boliimlerde anlatilan
yontemler kullanilarak perovskit filmi kaplandi. Bunun {izerine golge maske metodu

ile glimiis kaplanarak cihaz alttan kapili TFT cihazlar tamamlandi.

Sekil 4.11: Silisyum yonga izerinde Uretilen alttan kapili TFT cihazlarin
sematigi.

23




Sekil 4.12: Savak ve kaynak elektrotlar1 i¢in kullanilan gélge maske.
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Sekil 4.13: Iks’nin Vkk’ya gore degisimi. Vks= -40V.
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Bu cihazlarda her ne kadar kapilama davranisi belirgin sekilde gozlemlenemese
de kacak akim probleminin biiyiik oranda ¢oziildiigii goriildii. Kapilama davranisi
gOzlenememesinde ana etmen olarak, giimiis kontaklar ile perovskit film arasinda
Schottky bariyeri olabilecegi ve bu nedenle yiik tasiyicilarinin beklenen sekilde kanala
niifuz edememesi 6ngoriildii. Bu goriisten hareketle Ohmik kontak olusturabilmek i¢in
glimiis kontaklar ile perovskit film arasina organik buharlagtirma yontemi ile Ceo
kaplandi. Bu asamada yine TUBITAK MAM Malzeme Enstitiisii biinyesinde bulunan

MBraun eldivenli kutu sistemine entegre bir organik buharlastirma sistemi kullanildu.

Sekil 4.14: Ohmik kontakli TFT cihaz sematigi.
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Sekil 4.15: Isk’nin Vkk’a gore degisimi. Vsk=30 V.
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Sekil 4.16: Isk’nin Vkk’a gore degisimi. Vsk=-30 V.
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Her iki bolgede de Vkk ile Isk arasinda kuadratik iliski gézlemlendi. Bu nedenle
tiretilen TFT lerin ambipolar 6zellik gosterdigi iddia edilebilir. Doyum bolgesinde Isk
ile Vkk arasindaki iliski esitlik (3.19) ve (3.20)’ de goriildiigii tizere Isk *nin karekoki
ile Vkk arasindaki iliskiye bakilarak Vesik ve mobilite hakkinda ¢ikarim yapmak
mumkdndr.

Burada Ckapi birim alana diisen kapasitansi simgeler:

Cxapr = €0&r/d (3.21)

PECVD ile biiytitiilen SiOx tabakas1 i¢in bu degerler yaklasik olarak:

e =39
d = 300 nm

Kullanilan gblge maske i¢cin W ve L degerleri ise:

W =4mm
L=100m

Parametreler yerine konuldugunda esik voltaji, n-tipi ve p-tipi alan-etkili

mobilite degerleri soyle bulunur:
o V=26V
° VTp =-99V
o U, =25x10"*cm?/V.s

o u,=22x10"cm?/V.s

Ayni cihazlar i¢in Isk’nin Vsk ’a gore degisimine de bakildu.
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Sekil 4.17: Isk’nin Vkk “a gore degisimi Vkk=0 V.
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Sekil 4.18: Isk’nin Vks’e gore degisimi. Vkk=-10 V.
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Her iki bolgede de cihazlarin tam doy uma ulasmadigi gozlemlendi. Bu da
diisiik mobilite degerlerine baglanabilir. Mobilite degerlerinin beklenenden kiiciik
oldugu goriildii. Bunda alan-etkili mobilite degerlerinin genel olarak hacimsel (bulk)
mobilite degerlerinden diisiik olmasi etkilidir. Bunun yanisira karakterizasyon
islemleri, eldivenli kutu sistemine entegre bir karakterizasyon cihazi olmadigindan,
oda sartlarinda gerceklestirildigi i¢in TFT cihazlarda karakterizasyon Oncesi ve
esnasinda bir miktar degredasyon olmasi beklenebilir. Bu durum TFT cihazlarin
enkapsilasyonuna izin veren daha kompleks cihaz geometrileri tasarlanarak veya
Olciimleri eldivenli kutu iginde gerceklestirerek asilabilir. Son olarak perovskit
filminin kalitesi TFT cihaz performansi i¢in en onemli faktordiir. Filmdeki igne
deliklerinin azaltilmasi, catlaklarin engellenmesi, tanecik boyutunun biyutiulmesi
mobiliteye olumlu yonde etki eder. Ayrica perovskitin gerek SiOx gerekse Ceo filmleri
ile yapmis oldugu ara yuzlerde tuzak yiik olmamasi, yiik transferi agisindan 6nem arz
etmektedir. Sonug¢ olarak mobilitenin iyilestirilmesi igin perovskit filminin ve ara
yuzlerin optimizasyonu konusunda daha fazla ¢alisma yapilmasi gerekmektedir.

Bu dogrultuda kap1 dielektrigi olarak SiOx’e nazaran daha yiiksek dielektrik
fonksiyonuna sahip SiNx filminin kullanilmasina karar verildi. Bu amagla Sabanci
Universitesi SUNUM laboratuvarinda Sekil 4.19°da goriildiigii iizere Si yonga
Uzerinde SiNx filmi blydtuldu fakat yiksek lisans donemi icerisinde TFT cihaz
tiretimi ve karakterizasyonu i¢in siire kalmadigindan bu ¢alismalar doktora donemine

birakaldi.
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Sekil 4.19: Silisyum yonga Uzerine biyutilen SiNx filmi.
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5. SONUC

Tezin ana amac1 olan perovskit tabanli TFT lerde ambipolar 6zellik gosterildi, n-
tipi ve p-tipi alan etkili mobilite degerleri deneysel veriler kullanilarak hesaplandi.
Cozeltiden islenebilir kap1 dielektriklerinde kagak akim problemi gézlemlendiginden
esnek taban ilizerinde denemelere gecilemedi fakat gerek kullanilan malzemelerin
Ozellikleri gerekse TFT cihaz geometrisi acisindan esnek tabana gecis bir
optimizasyon problemi olarak goriulmektedir. TFT karakterizasyonunun daha saglikli
olmasi igin karakterizasyon sisteminin eldivenli kutuya entegrasyonu, yapilmasi
planlanan galismalar arasindadir. Alan-etkili mobilite degerlerinin iyilestirilmesi igin
TFT cihazlarda kullanilan perovskit, dielektrik katmanlarinin ve film ara yuzlerinin
daha da optimize edilmesi gerekmektedir. Bu dogrultuda SiOx katmani yerine kapi
dielektrigi olarak SiNx kullanilmasi yoniinde ¢alismalar baglatilmistir. Doktora

caligmalarinin bu yonde ilerlemesi 0ngorilmektedir.
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